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(57)【特許請求の範囲】
【請求項１】
　（ａ）多量の潤滑油基油；及び
（ｂ）以下の（ｉ）及び（ｉｉ）を含む、摩擦安定性を改良するのに有効な量の添加剤組
み合わせを含む組成物：
（ｉ）以下の構造（ＸＩＩＩ）により表される化合物とボレート化剤（ホウ酸、アルキル
ボロン又はホウ酸エステルである）の反応生成物を含む、少なくとも１つの摩擦改良剤：
【化１】

（式中、ＲはＣ6-30アルキル又はアルケニル基であり；ａは１～５の整数であり；ｎは１
～６の整数である）；及び
（ｉｉ）少なくとも１つの油溶性チオアルキルホスフィット化合物。
【請求項２】
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　ボレート化剤がホウ酸である請求項１に記載の組成物。
【請求項３】
　伝動液である請求項１に記載の組成物。
【請求項４】
　以下の（ｉ）及び（ｉｉ）を含む摩擦改良剤：
（ｉ）以下の構造（ＸＩＩＩ）により表される化合物とボレート化剤（ホウ酸、アルキル
ボロン又はホウ酸エステルである）の反応生成物を含む、少なくとも１つの摩擦改良剤：
【化４】

（式中、ＲはＣ6-30アルキル又はアルケニル基であり；ａは１～５の整数であり；ｎは１
～６の整数である）；及び
（ｉｉ）少なくとも１つの油溶性チオアルキルホスフィット化合物。
【請求項５】
　潤滑油に摩擦安定性を付与する方法であって、以下の（ｉ）及び（ｉｉ）を含む摩擦改
良剤を添加することを含む方法：
（ｉ）以下の構造（ＸＩＩＩ）により表される化合物とボレート化剤（ホウ酸、アルキル
ボロン又はホウ酸エステルである）の反応生成物を含む、少なくとも１つの摩擦改良剤：
【化７】

（式中、ＲはＣ6-30アルキル又はアルケニル基であり；ａは１～５の整数であり；ｎは１
～６の整数である）；及び
（ｉｉ）少なくとも１つの油溶性チオアルキルホスフィット化合物。

【発明の詳細な説明】
【技術分野】
【０００１】
　本発明は、潤滑油、具体的には、伝動液、例えば、オートマティック・トランスミッシ
ョン液（以下、“ＡＴＦ”と称する）、無段変速機液（“ＣＶＴＦ”）及びダブルクラッ
チトランスミッション液（“ＤＣＴＦ”）に優秀な摩擦安定性を提供するのに有用な、及
びより具体的には、高速クラッチエンゲージメント(high speed clutch engagement)の間
に該液に優秀な摩擦特性を付与するのに有用な添加剤組成物に関する。
　更なる態様としては、添加剤組成物をそのような潤滑油において使用することを含む、
該潤滑油に摩擦安定性を付与する方法、摩擦安定性を改良することを目的として潤滑油に
おいて添加剤組成物を使用すること及び後述する他の態様が挙げられる。
　本発明を適用可能なトランスミッションは、高エネルギー散逸の状況下において使用さ
れる潤滑化湿式クラッチを含むトランスミッションである。これらのタイプのものが適用
されるのは、比率又は速度変化を達成するために使用されるオートマティック・トランス
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ミッションにおけるクラッチ；オートマティックな連続可変又はダブルクラッチトランス
ミッションにおける湿式始動クラッチ；又はトルクベクトリング又は車軸間ディファレン
シャル用途において使用されるクラッチである。これらのクラッチは、クラッチの“エン
ゲージメント”又は“ロックアップ”における高エネルギー散逸及びクラッチの２つの部
分の間の高差速(high differential speed)を有するとして特徴付けることができる。
　従って、本発明の１つの付加的態様は、本発明の伝動液により潤滑化された単板又はマ
ルチプレートクラッチデバイスを含む伝動装置に関するものであり、その中において、使
用中、クラッチは、高エネルギー、即ち、約５００ｒｐｍ（１分間あたりの回転数）及び
特には５００ｒｐｍを越える上記スピードでエンゲージメントを受ける状況下で使用され
る。
【背景技術】
【０００２】
　自動車製造業者の共通の目的は、より耐久性が高く及びより確実にそれらの耐用年数を
越えて駆動する乗り物を製造することである。耐久性及び信頼性が高められた１つの態様
は、それらの耐用年数の間に必要とされる修理が最低限のものである乗り物を製造するも
のである。第２の態様は、この“耐用年限”にわたり一貫して駆動する乗り物に関するも
のである。オートマチック・トランスミッションのケースにおいては、トランスミッショ
ンが乗り物の耐用年限の間に機能しなくなってはならないばかりか、そのシフト特性が、
この期間にわたり、高度に変化してはならない。オートマチック・トランスミッションの
シフト特性は、高度に、ＡＴＦの摩擦係数に依存しているため、その液体は、経時的に非
常に安定した摩擦性能及び従ってマイレージ(mileage)を有する必要がある。この態様の
ＡＴＦ性能は、摩擦安定性として知られる。現在、多くの乗り物製造業者が、“寿命まで
満足のいく(fill-for-life)” オートマティック・トランスミッション液に注目しており
；この傾向により、更に、ＡＴＦの摩擦安定性の必要性が高まり、なぜなら、その液体は
、もはや、１５，０００～５０，０００マイルのサービスインターバルで交換されないで
あろうからである。
　ＡＴＦの摩擦耐久性を測定する一般的方法は、ＳＡＥ＃２摩擦試験機を使用するもので
ある。この機械は、クラッチをブレーキとして使用し、それにより、特定量のエネルギー
を吸収することにより、クラッチの高速エンゲージメントをシミュレートする。そのシス
テムのエネルギーは、実際の乗り物適用において１つのシフトをコンプリート(complete)
する際にクラッチにより吸収されるエネルギーに等しいように選択される。その機械では
、特定のエンゲージメントスピード、通常は、３６００ｒｐｍ及び計算された慣性(inert
ia)が使用されて、所定量のエネルギーが試験クラッチ及び液体に提供される。クラッチ
は、評価される液体により潤滑化され及びシステムの各減速（即ち、制動）は、１サイク
ルと称される。摩擦安定性を評価するために、多くのサイクルが連続して運転される。相
手先商標製品の製造会社（ＯＥＭ）により摩擦安定性の重要性が高まることにより、満足
のいく摩擦耐久性を証明するのに必要とされる全サイクル数が、１９８０年代の数百から
、いくつかの現在の規格における１０，０００以上に上昇している。例えば、サービス仕
様のFord MERCON（登録商標）Vオートマティック・トランスミッション液を参照されたい
。
【０００３】
　改良された摩擦耐久性を評価する方法が２つある。第１の方法は、より長期間にわたり
（即ち、より多くのサイクル数にわたり）、いくつかの摩擦特性が維持されるものである
。第２の方法は、同一のサイクル数にわたり各摩擦パラメーターにおける変化を少なくす
ることを可能にするものである。両方法により、乗り物のシフト特性が、より長いマイル
数にわたり一貫したものであることが示される。
　伝動液、例えば、ＡＴＦ、ＣＶＴＦ又はＤＣＴＦにおける摩擦制御は、主に、その液体
中の摩擦改良剤の機能によるものである。しかしながら、そのような液体がトランスミッ
ションにおいて使用される熱的及び酸化的ストレスにより、添加剤の分解がもたらされ及
びそれにより、液体特性が変化する。摩擦改良剤の酸化的又は熱的破壊は、最初に、液体
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において、静止摩擦を上昇させるとして観察されることが多い。静止摩擦の上昇により、
急激なシフトが生じ、それを、乗り物の乗員は、シフトが完了したときのジャーク(jerk)
又はラーチ(lurch)として感じ得る。静止摩擦の上昇は、伝動液の不具合の共通モードで
ある。いくつかの環境においては、しかしながら、摩擦改良剤の酸化により、それらが、
より活性な種となり得る。これらの状況においては、静止摩擦は、実際に、使用中(durin
g service)に低減し得る。通常は乗り物の乗員についての問題ではないが、静止摩擦の低
減は、トランスミッションにおけるクラッチの収容力を低減し得る。収容力の低減は、そ
れらがオーバーヒートし及び最終的に機能しなくなるような高荷重、例えば、けん引又は
急速な加速の下で、クラッチをスリップさせる原因となり得る。従って、最良の伝動液は
、使用しても良好に維持される高度に安定性の静止摩擦レベルを有するものである。
【０００４】
　従来から、伝動液の摩擦安定性を改良するための方法が２つある。第１の方法は、液体
中の摩擦改良剤の量を上昇させるものである。この方法では、オイル中の摩擦改良剤の貯
蔵量を高めることにより摩擦安定性の改良効果が所望のものとなるが、摩擦改良剤の量を
増加すると、液体の摩擦係数を望ましくないレベル、特には、静止摩擦係数まで低減する
望ましくない第２の作用が生じる。第２の方法は、酸化抑制剤添加剤の同時使用により、
液体の酸化抵抗性を改善し、特には、その後、摩擦面で摩擦改良剤と競争する、酸化の極
性生成物の発生を低減するものである。液体の酸化を低減することには、従って、摩擦の
長期制御を改良する可能性がある。
　米国特許第5,750,476号及び第5,840,662号明細書には、酸化防止剤、油溶性リン化合物
及び特定の効果の弱い摩擦改良剤の組み合わせにより、顕著な摩擦耐久性をＡＴＦに与え
ることができるとの報告がある。これらの効果の弱い摩擦改良剤は、一旦、液体中におい
て摩擦改良剤の濃度が飽和に達すると、その濃度を上昇させたとしても、測定された摩擦
レベルにおける更なる低減は生じないとの事実により特徴付けられる。液体は、従って、
非常に高濃度のこれらの効果の弱い摩擦改良剤で処理されて、オイル中の添加剤の貯蔵量
が高くなり及び依然として、満足のいくレベルの摩擦が示され得る。効果の弱い摩擦改良
剤分子は、剪断又は酸化により消費されるが、摩擦面においてそれらを行うために利用で
きる十分な濃度が常にあるとされる。油溶性リン含有化合物は、また、システムを摩耗か
ら保護するように存在しなければならない。
【発明の開示】
【発明が解決しようとする課題】
【０００５】
　しかしながら、そのような解決手段は、本質的に、多量の添加剤の使用を必要とする。
化学的供給源の使用をより効果的にし及びより費用効率の高い解決手段が必要とされる。
　同様に、酸化抑制剤の付加的な要求により、配合がより複雑なものとなり、開発及び使
用コストがより高くなることが見込まれる。
【課題を解決するための手段】
【０００６】
　あるクラスの摩擦改良剤、即ち、ポリアルキレンポリアミンベースの摩擦改良剤で、そ
のポリアミン基に存在する少なくとも１つの第２級アミノ基をボレート化剤(borating ag
ent)と反応させることにより、その摩擦制御能力を損失させることなく、より高い熱的及
び酸化的安定性を得ることができることを見い出した。２個以上の第２級アミノ基がポリ
アミン基に存在する場合、良好な安定性が、摩擦改良剤に存在する第２級アミノ基の全て
をボレート化することにより達成することができる。
　そのような摩擦改良剤は、従来の解決手段を越えて改良された特性を示し及びオイル中
、特には、伝動液中の摩擦耐久性の問題に対して、より費用効率の高い解決手段を提供す
る。
【発明を実施するための最良の形態】
【０００７】
　第１の態様においては、本発明は、油溶性リン含有化合物及び少なくとも１つのヒドロ
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具体的には、伝動液）組成物であって、該ヒドロカルビル置換基が６～３０個の炭素原子
を含み及び摩擦改良剤のポリアミン鎖における少なくとも１つの第２級アミノ基がボレー
ト化剤と反応して、対応ホウ酸エステル又はホウ酸塩を形成している組成物に関する。
　より具体的には、本発明は、（ａ）多量の潤滑油；及び
（ｂ）以下の（ｉ）及び（ｉｉ）を含む、摩擦安定性を改良するのに有効な量の添加剤組
み合わせを含む潤滑油（及び具体的には、伝動液）組成物に関する：
（ｉ）以下の構造（Ｉ）、（ＩＩ）及び（ＩＩＩ）により表される化合物の群より選ばれ
る１以上の化合物とボレート化剤（ホウ酸、アルキルボロン(alkyl boron)又はホウ酸エ
ステルである）の反応生成物を含む摩擦改良剤：
【０００８】
【化１】

（式中、ＲはＣ6-30アルキル又はアルケニル基であり；Ｒ1は以下の構造（ＩＶ）により
表されるポリアルキレンポリアミン基である：
【０００９】

【化２】

（式中、ｎ及びｍは、各々独立して、１～６の整数であり；及びＲ2は、アルキル又はア
リール基又はそれらのヘテロ原子含有誘導体であり又は以下の構造（Ｖ）、（ＶＩ）及び
（ＶＩＩ）：
【００１０】
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【化３】

より選択される））；及び
（ｉｉ）油溶性リン含有化合物。
【００１１】
　この後の実施態様においては、構造（Ｉ）、（ＩＩ）及び（ＩＩＩ）の構造（ＩＶ）に
おける各々の第２級窒素は、それぞれ、ボレート化剤と反応して、対応ホウ酸塩又はホウ
酸エステルを生じる。
　反応生成物は、ホウ酸（Ｈ3ＢＯ3）の単純な付加物であることを前提とするが、いくつ
かのホウ酸が、重合体又は環状（メタボレート(metaborate)）構造で存在していてもよい
こと及びこれらのより複雑な形態のホウ酸が、また、本件明細書において使用される用語
“ホウ酸”の範囲内にあることに留意すべきである。
　本発明の他の態様としては、以下のものが挙げられる：先に定義したポリアルキレンポ
リアミンベースの摩擦改良剤（ｂ）（ｉ）自体；油溶性リン含有化合物との組み合わせで
、先に定義した摩擦改良剤を含む添加剤組成物；摩擦安定性を潤滑油に付与する方法であ
って、それらの中において、摩擦安定性を改良する有効量の、先に定義した添加剤組み合
わせを使用することを含む方法；及び潤滑油において、先に定義した添加剤組成物を、そ
れらの摩擦安定性を改良するのに効果的な量で使用すること。
　本発明の更なる態様及び実施態様は、以下の詳細な説明から明らかとなるであろう。
【００１２】
発明の詳細な説明
　本発明は、摩擦係数を不都合なほどに低減させることなく、潤滑油の摩擦安定性を改良
する方法に関する。それは、リンの油溶性源及び定義されたポリアルキレンポリアミンか
ら誘導される摩擦改良剤の、潤滑油における組み合わせ使用を含む。この添加剤組み合わ
せにより、顕著な摩擦安定性が、潤滑油、特には、トランスミッション液に付与される。
　本発明の利点としては、摩擦改良剤が有効に使用される幅広い種々の潤滑油（例えば、
クランクケースエンジンオイルなど）に適用可能であることが意図されるが、特に好まし
い組成物は、伝動液、特には、オートマティック・トランスミッション液（“ＡＴＦ”）
、無段変速機液（“ＣＶＴＦ”）及びダブルクラッチトランスミッション液（“ＤＣＴＦ
”）である。本発明の範囲に含まれる伝動液の他の、好ましさがより少ないタイプの例は
、ギア・オイル、油圧油、トラクター液及びユニバーサルトラクター液などである。これ
らの伝動液は、種々の付加的性能を付与する添加剤と及び種々の基油において配合するこ
とができる。
【００１３】
本発明のポリアルキレンポリアミンベースの摩擦改良剤
　本発明の好ましい摩擦改良剤は、少なくとも１つのヒドロカルビル置換基を含むスクシ
ンイミド（ここで、該ヒドロカルビル置換基は、６～３０個の炭素原子を含み及び好まし
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くは、アルケニル基又は十分に飽和されたアルキル類縁体である）から製造されるか；又
は対応するアルケニル又はアルキルカルボン酸及びポリアルキレンポリアミンの反応によ
り形成される１以上の構造体であり及び６～３０個の炭素原子を含むアルケニル又はアル
キル鎖を少なくとも１つ有するカルボン酸アミドから製造されるかのいずれかである。
　最も好ましいタイプの摩擦改良剤は、最初に、アルキル又はアルケニル無水コハク酸（
それらにおけるアルキル又はアルケニル置換基は、異性化鎖である）を、１以上のポリア
ルキレンポリアミン、好ましくは、１以上のポリエチレンポリアミンと反応させることに
より製造される。そのような好ましい材料においては、異性化鎖は、スクシンイミド環の
α炭素原子に結合し、ポリエチレンポリアミンと反応したアルケニル置換構造についての
以下の構造において例示されるような、第三炭素原子を介して環α炭素原子に結合した２
分枝置換基を生じる：
【００１４】
【化４】

（式中、ｘ及びｙは、独立した整数であり、それらの合計は、１～２５であり及びｚは、
１～１０の整数である）。
【００１５】
　異性化アルケニル無水コハク酸の製造は、よく知られており及び例えば、米国特許第3,
382,172号明細書において記載されている。通常、これらの材料は、αオレフィンの加熱
を酸性触媒を用いて行って、二重結合を内部位置に移行させることにより製造される。こ
のオレフィン（２－エン、３－エンなど）混合物は、次いで、無水マレイン酸と熱反応さ
せる。典型的には、Ｃ6（１－ヘキセン）～Ｃ30（１－トリアコンテン）のオレフィンが
使用される。構造（Ｉ）の適切な異性化アルケニル無水コハク酸としては、イソデシル無
水コハク酸（上記式において、ｘ＋ｙ＝５）、イソドデシル無水コハク酸（ｘ＋ｙ＝７）
、イソテトラデシル無水コハク酸（ｘ＋ｙ＝９）、イソヘキサデシル無水コハク酸（ｘ＋
ｙ＝１１）、イソオクタデシル無水コハク酸（ｘ＋ｙ＝１３）及びイソエイコシル無水コ
ハク酸（ｘ＋ｙ＝１５）が挙げられる。好ましい材料は、イソヘキサデシル無水コハク酸
及びイソオクタデシル無水コハク酸であり、それらにより、特に良好な性能が得られる。
　この方法により製造される材料は、１つの二重結合（アルケニル基）をアルキル鎖中に
含む。アルケニル置換無水コハク酸は、容易に、水素化により、それらの飽和アルキル類
縁体に転化することができる。
　異性化アルケニル又はアルキル置換無水コハク酸は、その後、適切なアミンと反応させ
て、構造（Ｉ）に示されるタイプの摩擦改良剤を製造することができ、それから、本発明
の摩擦改良剤（ｂ）（ｉ）が、その後、ボレート化により形成される。
【００１６】
　異性化アルケニル又はアルキル無水コハク酸に代えて、６～３０個の炭素原子を含む、
少なくとも１つのアルケニル又はアルキル鎖を有するカルボン酸を適切なアミンと反応さ
せて、構造（ＩＩ）及び（ＩＩＩ）において示されるタイプの摩擦改良剤を製造すること
ができる。そのような酸は、好ましくは、１２～２２個の炭素原子及び特には、１６～２
０個の炭素原子を含むアルキル又はアルケニル酸である。本発明の摩擦改良剤は、その後
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、ボレート化により形成される。
　構造（Ｉ）、（ＩＩ）及び（ＩＩＩ）の摩擦改良剤を製造するのに有用である適切なア
ミンは、以下の構造（ＸＩ）により表される：
【００１７】
【化５】

（式中、ｎ及びｍは、各々独立して、１～６の整数であり及びＲ2は、先に定義したもの
である）。
【００１８】
　構造（ＸＩ）のアミンは、第１級ポリアミンの反応により製造することができる。特に
有用なクラスのそのようなアミンは、以下の一般式（ＸＩＩ）のポリアルキレンポリアミ
ンである：
【００１９】
【化６】

（式中、ａは、１～５、好ましくは、２～４の整数であり；及び各々のｎは、独立して、
１～６、好ましくは、１～４の整数である）。
【００２０】
　適切なポリアミン化合物の非制限的例としては、ジエチレントリアミン、トリエチレン
テトラミン、テトラエチレンペンタミン及びペンタエチレンヘキサミンが挙げられる。分
子あたり５～７個の窒素原子を有するポリアミンの低コスト混合物は、ダウ・ケミカル・
カンパニーより、ポリアミンＨ、ポリアミン４００及びポリアミンＥ－３００として入手
可能である。
　そのようなポリアミンは、アルケニル基又はそれらの十分に飽和されたアルキル類縁体
で置換された上記無水コハク酸と反応させて、構造（Ｉ）を形成することができ；又は上
記アルケニル又はアルキルカルボン酸と反応させて、構造（ＩＩ）又は（ＩＩＩ）を形成
することができる。
　本発明の好ましい摩擦改良剤は、通常、上記異性化アルケニル無水コハク酸（又はその
飽和アルキル類縁体）の加熱を、上記ポリアミンを用いて行うこと及び形成される水を除
去することにより製造される。しかしながら、他の製造方法も知られており及びそれらも
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使用可能である。第１級アミン基対無水コハク酸基の比は、通常、１：１である。ジアミ
ン又はポリアミン（分子は、第１級アミンを有する双方の末端で終了している）のケース
においては、分子の双方の末端アミン基を、置換無水コハク酸と反応させて、以下の構造
（ＸＩＩＩ）の材料を生じさせるのが望ましい：
【００２１】
【化７】

（式中、Ｒ、ａ及びｎは、先に定義したものである）。
【００２２】
　本発明のボレート化剤は、摩擦改良剤に存在する第２級アミンとホウ酸エステル又は塩
を形成することが可能な材料である。この点で有用な化合物としては、ホウ酸（重合体及
び環状形態のホウ酸を含む）、アルキルボロン化合物及びホウ酸エステルが挙げられる。
　使用するのに好ましいボレート化剤はホウ酸である。
　ボレート化剤の量は変動し得るが、本発明の効果を得るのに十分なものであるべきであ
る。各々の第２級窒素に対して１当量のホウ素の最少レベルが、本発明の利益を得るのに
十分なものであることを見い出したが、より高いホウ素量が、また、効果的であり及び有
益である。従って、過ボレート化、即ち、第２級窒素あたり１当量より多くのホウ素が、
また、以下の例Ｄに開示されるように本発明の範囲内にある。
　本発明の好ましい摩擦低減剤は、最初に、アルケニル無水コハク酸を、ポリアミン（Ｘ
Ｉ）と反応させ、その後、ホウ酸と反応させることにより製造されるものである。本発明
の最も好ましい生成物は、異性化アルケニル無水コハク酸をポリアミン（ＸＩＩ）と反応
させ、それを、次いで、ホウ酸と反応させることにより製造されるものである。
　有効量の摩擦改良剤を、本発明の種々の態様において使用することができるが、摩擦改
良剤の処理割合は、通常、潤滑組成物において、約０．１～約１０質量％、好ましくは、
０．５～７質量％及び最も好ましくは、１．０～５．０質量％である。
　本発明の典型的な摩擦改良剤材料の製造例を以下に記載する。これらの例は、説明目的
のものであり、本発明が、それらの例に記載される具体的な詳細に制限される訳ではない
。
【実施例】
【００２３】
製造例
例Ａ（異性化スクシンイミドの製造）
　機械的攪拌機、窒素スイープ、ディーン・スターク・トラップ及び冷却器を備えた１リ
ットルの丸底フラスコに、３５２グラム（１．００モル）のイソオクタデセニル無水コハ
ク酸（ディクシー・ケミカル社製のＯＤＳＡ）を入れた。低速窒素スイープを開始し、攪
拌を開始し及び材料を１３０℃に加熱した。その直後、９５グラム（０．５０モル）の市
販のテトラエチレンペンタミンを、ゆっくりと、付加的漏斗を介して、熱い攪拌されたイ
ソオクタデセニル無水コハク酸に添加した。混合物の温度を１５０℃に上げ、２時間維持
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した。この加熱時間の間に１０ｍｌ（理論的収量の～５０％）の水が、ディーン・スター
ク・トラップに集められた。フラスコを冷却して、生成物を得た。収量：４３５グラム。
パーセント窒素(percent nitrogen)：８．１。
【００２４】
例Ｂ（異性化スクシンイミドの製造）
　７００グラム（２．０モル）のイソオクタデセニル無水コハク酸及び１０３グラム（１
．０モル）のジエチレントリアミンを使用した以外は、例Ａと同一の手順で行った。回収
された水は、３２ｍｌであった。収量：７６５グラム。パーセント窒素：５．５。
【００２５】
例Ｃ（本発明のボレート化異性化スクシンイミドの製造）
　機械的攪拌機、窒素スイープ、ディーン・スターク・トラップ及び冷却器を備えた１リ
ットルの丸底フラスコに、７６５グラム（１．０モル）の例Ｂの生成物を入れた。低速窒
素スイープを開始し、攪拌を開始し及び材料を１００℃に加熱した。約５ｍｌの水を添加
し、次いで、６２グラム（１．０モル）のホウ酸を添加した。添加が終了したら、温度を
１６０℃に上げ及び４時間維持した。収量：８２５グラム。パーセントホウ素(percent b
oron)：１．１。
【００２６】
例Ｄ（本発明のボレート化異性化スクシンイミドの製造）
　機械的攪拌機、窒素スイープ、ディーン・スターク・トラップ及び冷却器を備えた１リ
ットルの丸底フラスコに、７６５グラム（１．０モル）の例Ｂの生成物を入れた。低速窒
素スイープを開始し、攪拌を開始し及び材料を１００℃に加熱した。約５ｍｌの水を添加
し、次いで、１８５グラム（３．０モル）のホウ酸を添加した。添加が終了したら、温度
を１６０℃に上げ及び４時間維持した。収量：９４５グラム。パーセントホウ素：３．２
。
【００２７】
例Ｅ（本発明のボレート化異性化スクシンイミドの製造）
　機械的攪拌機、窒素スイープ、ディーン・スターク・トラップ及び冷却器を備えた１リ
ットルの丸底フラスコに、４３５グラム（０．５モル）の例Ａの生成物を入れた。低速窒
素スイープを開始し、攪拌を開始し及び材料を１００℃に加熱した。約５ｍｌの水を添加
し、次いで、１８５グラム（３．０モル）のホウ酸を添加した。添加が終了したら、温度
を１６０℃に上げ及び４時間維持した。収量：６１５グラム。パーセントホウ素：２．９
。
【００２８】
例Ｆ（イソステアリン酸－ＴＥＰＡのボレート化生成物の製造）
　機械的攪拌機、窒素スイープ、ディーン・スターク・トラップ及び冷却器を備えた１リ
ットルの丸底フラスコに、４０２グラム（１．３７モル）のイソステアリン酸を入れた。
低速窒素スイープを開始し、攪拌を開始し及び材料を１００℃に加熱した。１３０グラム
（０．６９モル）のテトラエチレンペンタミン（ＴＥＰＡ）を、滴下漏斗を介して１時間
かけて滴下した。添加が終了したら、混合物を１６０℃に加熱し及び６時間維持し、その
間に、２４グラムの水が回収された（理論の９８％）。材料を１００℃に冷却し及び１２
８グラム（２．１モル）のホウ酸を添加した。添加が終了したら、温度を１６０℃に上げ
及び４時間維持した。収量：６２０グラム。パーセントホウ素：２．１。
【００２９】
油溶性リン含有化合物
　その最も広い態様においては、本発明において有用な油溶性リン含有化合物は、幅広く
変動してもよく及び化学的タイプによっては制限されない。唯一の制限は、材料が、リン
含有化合物の潤滑油系内におけるその作用部位への分散及び移送が可能になるように油溶
性であることである。適切なリン化合物の例は以下の通りである：ホスフィット及びチオ
ホスフィット（モノアルキル、ジアルキル、トリアルキル及びそれらの部分的に水素化さ
れた類縁体）；ホスフェート及びチオホスフェート；無機リン、例えば、亜リン酸、リン
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酸又はそれらのチオ類縁体で処理されたアミン；ジチオ二リン酸亜鉛；リン酸アミン。特
に適切なリン化合物の例としては、以下のものが挙げられる：モノ－ｎ－ブチル－水素－
酸－ホスフィット；ジ－ｎ－ブチル－水素ホスフィット；トリフェニルホスフィット；ト
リフェニルチオホスフィット；トリ－ｎ－ブチルホスフェート；ジメチルオクタデセニル
ホスホネート、９００ＭＷのポリイソブテニル無水コハク酸（ＰＩＢＳＡ）ポリアミン分
散剤（Ｈ3ＰＯ3及びＨ3ＢＯ3で後処理されたもの（例えば、米国特許第4,857,214号明細
書参照））；亜鉛（ジ－２－エチルヘキシルジチオホスフェート）。
　好ましい油溶性リン化合物は、リン酸及び亜リン酸のエステルである。これらの材料と
しては、ジアルキル、トリアルキル及びトリアリールホスフィット及びホスフェートが挙
げられる。好ましい油溶性リン化合物は、例えば、米国特許第5,314,633号明細書（参考
文献として本件明細書に組み込まれるものとする）において製造されているような混合チ
オアルキルホスフィットエステルである。最も好ましいリン化合物は、例えば、以下の例
Ｇで説明するようなチオアルキルホスフィットである。
　本発明のリン化合物は、任意の有効量においてオイル中で使用することができる。しか
しながら、そのような化合物の典型的な有効濃度は、約５～約５０００ｐｐｍのリンをオ
イルにデリバリーすることが可能なものである。好ましい濃度範囲は、完成オイル中約１
０～約１０００ｐｐｍのリンであり及び最も好ましい濃度範囲は、約５０～約５００ｐｐ
ｍである。
【００３０】
例
例Ｇ
　アルキルホスフィット混合物の製造を、還流冷却器、攪拌機及び窒素気泡発生器を備え
た丸底四つ口フラスコに、１９４グラム（１．０モル）のジブチル水素ホスフィットを入
れることにより行った。フラスコを窒素でフラッシュし、シールし及び攪拌を開始した。
ジブチル水素ホスフィットを真空下（－９０ｋＰａ）で１５０℃に加熱し及び１９０グラ
ム（１モル）のヒドロキシルエチル－ｎ－オクチルスルフィドを、滴下漏斗を介して約１
時間かけて添加した。添加の間、約３５ｍｌのブタノールが冷却トラップ中に回収された
。ヒドロキシルエチル－ｎ－オクチルスルフィドの添加が終了した後、約１時間加熱を続
けたが、更なるブタノールは発生しなかった。反応混合物を冷却し及びリン及び硫黄につ
いて分析した。最終製品において、ＴＡＮは１１５であり、リン含量は８．４％であり及
び硫黄含量は９．１％であった。
　当該技術分野において知られる他の添加剤を、本発明の潤滑油に添加してもよく又は本
発明の添加剤組成物に含ませてもよい。これらの添加剤としては、分散剤、摩耗防止剤、
腐食抑制剤、清浄剤及び極圧添加剤などが挙げられる。それらは、典型的には、例えば、
C. V. Smallheer及びR. Kennedy Smithによる“潤滑剤添加剤”, 1967, pp. 1-11及び米
国特許第4,105,571号明細書において開示されている。
【００３１】
　ＡＴＦにおけるこれらの添加剤の典型的量を以下に概要する。

【００３２】
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　適切な分散剤としては、以下のものが挙げられる：長鎖（即ち、炭素数が４０より高い
）置換ヒドロカルビルスクシンイミド及びヒドロカルビルスクシンアミド、長鎖（即ち、
炭素数が４０より高い）ヒドロカルビル置換コハク酸の混合エステル／アミド、そのよう
なヒドロカルビル置換コハク酸のヒドロキシエステル、及び長鎖（即ち、炭素数が４０よ
り高い）ヒドロカルビル置換フェノール、ホルムアルデヒド及びポリアミンのマンニッヒ
縮合生成物。そのような分散剤の混合物もまた使用可能である。
　好ましい分散剤は、長鎖アルケニルスクシンイミドである。これらのものとしては、例
えば、幅広く特許文献に開示される、種々のアミン又はアミン誘導体で形成される非環式
ヒドロカルビル置換スクシンイミドが挙げられる。無機リン酸（又はそれらの無水物）及
びホウ素化剤で処理されたアルケニルスクシンイミドの使用は、また、本発明の組成物に
おける使用に適するものであり、なぜなら、それらは、フルオロエラストマー及び珪素含
有エラストマーのような物質から製造されたエラストマーシールに対する適合性が非常に
高いからである。ポリイソブテニル無水コハク酸及びアルキレンポリアミン、例えば、ト
リエチレンテトラミン又はテトラエチレンペンタミンから形成されるポリイソブテニルス
クシンイミド（ここで、ポリイソブテニル置換基は、数平均分子量が５００～５０００（
好ましくは、８００～２５００）であるポリイソブテンより誘導される）が特に適切であ
る。分散剤は、当該技術分野における当業者に知られる多くの試薬で後処理されてもよい
（例えば、米国特許第3,254,025号、第3,502,677号及び第4,857,214号明細書を参照され
たい）。
【００３３】
　本発明の添加剤組み合わせを、他の所望の潤滑油添加剤と組み合せて、濃縮物を形成す
ることができる。典型的には、濃縮物の活性成分（ａ．ｉ．）レベルの範囲は、濃縮物の
２０～９０質量％、好ましくは、２５～８０質量％、最も好ましくは、３５～７５質量％
である。濃縮物の残部は、典型的には、潤滑油又は溶剤からなる希釈剤である。
　本発明において有用な潤滑油は、天然潤滑油、合成潤滑油及びそれらの混合物から誘導
される。一般に、天然及び合成潤滑油の双方は、各々、動粘性率が１００℃で約１～約１
００ｍｍ2／ｓ（ｃＳｔ）であるが、主用途では、各オイルの粘度が１００℃で約２～約
８ｍｍ2／ｓ（ｃＳｔ）である必要がある。
　天然潤滑油としては、動物油、植物油（例えば、ヒマシ油及びラード油）、石油、鉱油
、及び石炭又は頁岩から誘導されるオイルが挙げられる。好ましい天然潤滑油は、鉱油で
ある。
　適切な鉱油としては、一般的な鉱油ベースストックの全てが挙げられる。この例として
は、化学構造がナフテン系又はパラフィン系であるオイルが挙げられる。オイルは、酸、
アルカリ及びクレー又は他の薬剤、例えば、塩化アルミニウムを用いる従来の方法論によ
り精製され、又はそれらは、例えば、溶剤、例えば、フェノール、二酸化硫黄、フルフラ
ール及びジクロルジエチルエーテル(dichlordiethyl ether)などで溶剤抽出することによ
り製造される抽出油であってもよい。それらは、水素処理され又はハイドロファイン(hyd
rofine)され、冷却又は接触脱ろう方法により脱ろうされ、又は水素化分解されてもよい
。鉱油は、天然粗源(crude source)から製造することができ又は異性化ワックス材料又は
残留物（他の精製方法によるもの）からなっていてもよい。
【００３４】
　典型的には、鉱油は、動粘性率が、１００℃で、２．０～８．０ｍｍ2／ｓ（ｃＳｔ）
であろう。好ましい鉱油は、動粘性率が、１００℃で、２～６ｍｍ2／ｓ（ｃＳｔ）であ
り及び最も好ましい鉱油は、動粘性率が、１００℃で、３～５ｍｍ2／ｓ（ｃＳｔ）であ
る。
　合成潤滑油としては、以下のものが挙げられる：炭化水素油及びハロゲン置換炭化水素
油、例えば、オリゴマー化、重合体化及び共重合体化（interpolymerized）オレフィン［
例えば、ポリブチレン、ポリプロピレン、プロピレン、イソブチレンコポリマー、塩素化
ポリアクテン、ポリ（１－ヘキセン）、ポリ（１－オクテン）、ポリ（１－デセン）及び
それらの混合物など］；アルキルベンゼン［例えば、ドデシルベンゼン、テトラデシルベ
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ンゼン、ジノニルベンゼン及びジ（２－エチルヘキシル）ベンゼンなど］；ポリフェニル
［例えば、ビフェニル、テルフェニル及びアルキル化ポリフェニルなど］；及びアルキル
化ジフェニルエーテル、アルキル化ジフェニルスルフィド、及びそれらの誘導体、類縁体
及び同族体など。このクラスの合成油のうち好ましいオイルは、αオレフィンのオリゴマ
ー、特には、１－デセンのオリゴマーである。
　合成潤滑油としては、また、酸化アルキレンポリマー、共重合体（interpolymer）、コ
ポリマー及びそれらの誘導体が挙げられ、ここで、末端ヒドロキシル基は、エステル化及
びエーテル化などにより改質されている。このクラスの合成油の例としては、以下のもの
が挙げられる：酸化エチレン又は酸化プロピレンの重合により製造されるポリオキシアル
キレンポリマー；これらのポリオキシアルキレンポリマーのアルキル及びアリールエーテ
ル（例えば、平均分子量が１０００であるメチル－ポリイソプロピレングリコールエーテ
ル及び分子量が１０００～１５００である、ポリプロピレングリコールのジフェニルエー
テル）；及びそれらのモノ及びポリカルボン酸エステル（例えば、酢酸エステル、混合Ｃ

3-8脂肪酸エステル、及びテトラエチレングリコールのＣ12オキソ酸ジエステル）。
【００３５】
　他の適切なクラスの合成潤滑油は、ジカルボン酸（例えば、フタル酸、コハク酸、アル
キルコハク酸及びアルケニルコハク酸、マレイン酸、アゼライン酸、スベリン酸、セバシ
ン酸(sebasic acid)、フマル酸、アジピン酸、リノール酸二量体、マロン酸、アルキルマ
ロン酸及びアルケニルマロン酸など）と種々のアルコール（例えば、ブチルアルコール、
ヘキシルアルコール、ドデシルアルコール、２－エチルヘキシルアルコール、エチレング
リコール、ジエチレングリコールモノエーテル及びプロピレングリコールなど）のエステ
ルを含む。これらのエステルの具体例としては、以下のものが挙げられる：ジブチルアジ
ペート、ジ（２－エチルヘキシル）セバケート、ジ－ｎ－ヘキシルフマレート、ジオクチ
ルセバケート、ジイソオクチルアゼレート、ジイソデシルアゼレート、ジオクチルフタレ
ート、ジデシルフタレート、ジエイコシルセバケート、リノール酸二量体の２－エチルヘ
キシルジエステル、及び１モルのセバシン酸を２モルのテトラエチレングリコール及び２
モルの２－エチルヘキサン酸と反応させることにより形成される複合エステルなど。この
クラスの合成油のうち好ましいタイプのオイルは、Ｃ4-12アルコールのアジペートである
。
　合成潤滑油として有用なエステルとしては、また、Ｃ5-12モノカルボン酸及びポリオー
ルから製造されるもの及びポリオールエーテル、例えば、ネオペンチルグリコール、トリ
メチロールプロパンペンタエリスリトール、ジペンタエリスリトール及びトリペンタエリ
スリトールなどが挙げられる。
【００３６】
　シリコンベースのオイル（例えば、ポリアルキル、ポリアリール、ポリアルコキシ又は
ポリアリールオキシシロキサンオイル及びシリケートオイル）は、他の有用なクラスの合
成潤滑油を構成する。これらのオイルとしては、テトラエチルシリケート、テトライソプ
ロピルシリケート、テトラ（２－エチルヘキシル）シリケート、テトラ（４－メチル－２
－エチルヘキシル）シリケート、テトラ（ｐ－ｔｅｒｔ－ブチルフェニル）シリケート、
ヘキサ（４－メチル－２－ペントキシ）ジシロキサン、ポリ（メチル）シロキサン及びポ
リ（メチルフェニル）シロキサンなどが挙げられる。他の合成潤滑油としては、リン含有
酸の液体エステル（例えば、リン酸トリクレジル、リン酸トリオクチル及びデシルホスホ
ン酸のジエチルエステル）、高分子テトラヒドロフラン及びポリαオレフィンなどが挙げ
られる。
　潤滑油は、精製された、再精製されたオイル又はそれらの混合物から誘導することがで
きる。未精製オイルは、天然源又は合成源（例えば、石炭、頁岩又はタールサンドビチュ
ーメン）から直接的に、更なる精製又は処理なしに得られる。未精製オイルの例としては
、レトルト操作により直接的に得られるシェール油、蒸留により直接的に得られる石油又
はエステル化法により直接的に得られるエステルオイルが挙げられ、それらの各々は、次
いで、更なる処理なしに使用される。精製オイルは、未精製オイルと同様であるが、但し
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、精製オイルは、１以上の精製工程において処理されて、１以上の特性が改良されている
。適切な精製技術としては、蒸留、水素処理、脱ろう、溶剤抽出、酸又は塩基抽出、ろ過
及びパーコレーションが挙げられ、それらの全てが、当該技術分野における当業者に知ら
れている。再精製オイルは、精製オイルを得るために使用される方法に似た方法において
使用済みオイルを処理することにより得られる。これらの再精製オイルは、また、再生オ
イル又は再処理オイルとして知られ及び使用済み添加剤及びオイル分解生成物の除去のた
めの技術により付加的に処理されることが多い。
【００３７】
　他のクラスの適切な潤滑油は、天然ガス供給原料のオリゴマー化又はワックスの異性化
により製造されるベースストックである。これらのベースストックは、多くの呼び名で参
照され得るが、通常、それらは、ガスの液体化（ＧＴＬ）又はフィッシャー・トロプシュ
ベースストックとして知られる。
　潤滑油が天然及び合成潤滑油（即ち部分的に合成である）の混合物である場合、部分合
成オイル成分の選択は、幅広く変動し得るが、特に有用な組み合わせは、鉱油及びポリα
オレフィン（ＰＡＯ）、特には、１－デセンのオリゴマーからなる。
　以下の実施例は、特許請求の範囲に記載の発明を具体的に説明するために記載するもの
である。しかしながら、本発明は、実施例に記載の具体的詳細に制限される訳ではないと
理解すべきである。全ての部及び割合は、他に特に記載のない限り、質量によるものであ
る。
【００３８】
実施例
　Ford MERCON（登録商標）摩擦試験（MERCON（登録商標）オートマティック・トランス
ミッション液のサービス規格(specification for service)、１９９２年９月１日付け、
セクション３．８）を変更して、本発明の液体の摩擦耐久性を証明した。Ford試験では、
サイクルあたりで高い試験エネルギー及び少量の液体を用いることにより摩擦耐久性に重
点をおく。１０，０００サイクルでこの少量の試験液体へのこの高エネルギーの繰り返し
散逸は、摩擦特性を一定に維持する液体の能力を、多大な努力を要して評価するものであ
る。このFord試験法は、以下に示すように変更した。
行われた試験：
摩擦材料：Borg Warner 6100 (溝なし)
試験温度：１１５℃
全試験サイクル：１０，０００
１分あたりのサイクル：３
サイクルあたりの全エネルギー：２０，４００Ｊ
ピストン加圧：２７５ｋＰａ
静止摩擦測定：
　速度：４．３７ｒｐｍ
　加圧：２７５ｋＰａ
　静止摩擦：回転の２秒後に測定
【００３９】
　本発明の摩擦改良剤の原則的役割は、静止摩擦を低減し及び液体の寿命にわたりそのレ
ベルを維持することであるため、本発明の生成物を、静止摩擦係数（Mu-s又はμs）の安
定性を比較する、上記SAE#2摩擦試験において、非ボレート化バージョンと比較した。
　２つの試験液体のブレンドを、厳密に同一の潤滑油基油（base lubricating oil）、分
散剤、酸化防止剤及び粘度改良剤を用いて行った。試験ブレンドは、米国特許第5,314,63
3号明細書に記載されているように製造され、最も好ましい油溶性リン源（上記例Ｇ）を
含ませた。各液体に、３．０質量％の摩擦改良剤を以下のように添加した：
液体１には、例Ｂの生成物を含ませ、
液体２には、例Ｄの生成物を含ませた。
　試験液体の組成及び試験結果の概要を以下の表１に記載した。
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　表１から分かるように、例Ｂの通常の摩擦改良剤（液体１）では、５００～１０，００
０サイクルの期間で静止摩擦が０．００８低減した。本発明の生成物、例Ｄの生成物を含
む液体２では、静止摩擦の変化が小さく、０．００３であった。
　従って、アルキレンアミンベースの摩擦改良剤のボレート化により、試験の間に摩擦安
定性が改良されたことが明らかである。
【００４０】
【表１】

【００４１】
　本発明の原理、好ましい実施態様及び実施例を上記明細書に記載した。しかしながら、
本件明細書において保護されることが意図される本発明は、開示される特定の型に制限さ
れるとは解釈されるべきではなく、なぜなら、これらは、制限的であるよりむしろ説明的
であるとしてみなされるべきであるからである。変化及び変更が、当該技術分野における
当業者により、本発明の精神を逸脱することなくなされ得る。
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